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 When measuring the tritium concentration in environmental water by liquid 
scintillation counting, distillation of the water sample is indispensable. To investigate 
changes the tritium concentration during distillation, tritiated water was distilled under 
vacuum at around ambient temperature. During vacuum distillation, the tritium 
concentration in the residual sample water increased and that in the condensed sample 
water decreased. The change in the tritium concentration during the distillation process 
was explained by Rayleigh distillation model. When the volume of the condensed water 
sample was about 80 % of that of the original sample, its tritium concentration was about 
97 % of that in the original sample. Therefore, water sample should be distilled above 
























は物理化学的特性に大きな同位体効果を生じる。例えば，重水（D2O）の融点は 276.97 K, 
軽水（H2O)では 273.15 K であり，その差は 3.78 K である。トリチウム水（T2O）の融点























約 2 ml 使用した。 
 実験手順の詳細なフローを図 2 に示す。最初に蒸発側容器，凝縮側容器の乾燥重量を測
定した。蒸発側容器に 2.2 ml のトリチウム水を入れ，そこから 0.2 ml を分取した。分取し
たトリチウム水に 15 ml の液体シンチレータ（Ultima Gold LLT）を加え，測定用カクテル
を調製した。カクテル中のトリチウムを液体シンチレーションカウンタで測定し，蒸留前の
Fig. 1. Schematic diagram of vacuum distillation 

























ることにより，残留トリチウム水量 WL と蒸留トリチウム水量 WV を求めた。計量後，蒸
発側容器，凝縮側容器よりそれぞれ 0.2 ml のトリチウム水を分取し，液体シンチレータと
混合し液体シンチレーションカウンタによりトリチウム濃度 RL，RV を定量した。ここで











 蒸留開始後のある時間 t で蒸発側容器中に存在する混合液の全量を LN とする。その中の


























 時間( t t+ )の経過とともに蒸留が進み， VN だけ蒸気となり液相から取り除かれ，液相
内のモル分率が， 2 LmH O ， LmHTO だけ変化する。この時の気相中のモル分率の変化は 
2 2V LmH O mH O = −  (3) 
V LmHTO mHTO = −  (4) 
で表される。ここで，添え字の V は気相（凝縮側容器）を表す。時間 t の前後での物質の
やり取りは 
( )( ) ( )L L L V L L V V VN mHTO N N mHTO mHTO N mHTO mHTO = − + +  +  (5) 
となる。左辺は時間 t の HTO の状態，右辺は時間 t t+ のときである。 V LN N = − なの
で 
0 L L L L L L L V L VN mHTO N mHTO N mHTO N mHTO N mHTO=  +  +  −  −   (6) 
となる。ここで， L LN mHTO  と L VN mHTO  は微小量どうしの積なので，
0L LN mHTO   として， 
L L L L L VN mHTO N mHTO N mHTO +  =    (7) 
が得られる。同様に，H2O に着目すれば 
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とあらわされ，これを積分し 
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 (16) 
とあらわされる。 0R は蒸留前の存在比である。ここで，存在比Rは HTO と H2O の比なの
で，HTO の濃度が十分に小さいことより，1 1R+  および 01 1R+  と近似できる。よって， 
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 (17) 
となる。 f は液相の残留割合なので，蒸留の進行割合である進行度を pとすれば， 
,0









































− =  (21) 
と表される。ここで は軽い同位体に対する重い同位体の分別係数であるので，通常は 1以



































に表れ，273 K の蒸留では蒸発側容器中のトリチウム水濃度は試料水を 80 %蒸留した時点
で当初のトリチウム水濃度の 1.2 倍程度まで濃縮され，凝縮側容器のトリチウム水の濃度























































Extent of distillation (%)
Evaporation vessel
Temperature: 273 K
Fig. 3. Change in tritium activity during vacuum  
distillation at 273 K. 















,  1 st run



















Extent of distillation (%)
Fig. 4. Change in tritium activity during vacuum  


































Fig. 6. Estimation of tritium activity in condensation  
vessel from Rayleigh distillation. 
 






























Extent of distillation (%)
fractionation factor:=0.95
Fig. 5. Change in tritium activity during vacuum  
distillation at 313 K. 
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